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Abstruct
Aminopolycarboxylicacids(APCAs)areusedasscqucsteringagentsinabroad
rangeofindustrialapplicationsanddomesticproducts・hspiteoftheirlowtoxity,itis
importanttoclarifythebehaviorofAPCAsinaquaticenvironlnentants,becauscthey
aremicrobialpoorlydegradableandcxhibitexcellentwatersolubility・
ＴｈｅａｉｍｓｏｆｔｈｉｓｔｈｅｓｉｓａｒｅｔｏｄｅｖｅｌｏpanalyticalmethodsfOrthcsimultaneous
deteminationoflow-1evelAＰＣＡsandtoinvestigatethedistributionofAPCAsin
aquaticenvironments・UsingfastreversiblereactionsofＡＰＣＡｓｔｏＦｅ(Ⅲ)‐APCA
complcxesintheprescnccofFe(11I)ions,APCAswcreanalyzedbyHPICwithUV
detectionThefOllowingresultswereobtained
l）Ethylenediaminctetraacetate（EDTA）inwatersamples（６６rawwatersamplcs
collectedinToyamaPrefCctureandninemineralwatersamplcsmanufacturedin
nyamaPrefecture)wasanalyzedbylCatlowlevel(１．５，Ｍ).Therawwatersin
nyamaPrefecturehavenotyetbeenpollutedbyEDTA、
2）SevenAPCAs,includingEDTA,weresuccessfilllyseparatedbyHPLCusingtwo
reversedphaseC30columnsconnectedinseries・SevenAPCAsindomestic
productswereanalyzedbythcdevelopedHPLCmethod､A11mostallsamples(３１
ＣＯＳmcticsandsevensyntheticdetergents）containedsomeEDTA，NTAand
HEDTAinvariousconcentrations，
3）Solid-phasccxtractionwasinvestigatcdtodctenninesixAPCAsinriverwater
samplesatconcentrationsａｓｌｏｗａｓｌ・ＯｎＭｂｙｔｈｅｐｒｏｐｏｓｃｄＨＰＬＣｍｅｔｈｏｄ．ｈ
－３０８－
､ineriverwatersamplesfromthelowerOyabeRiverinToyamaPrefecture,ＥＤＴＡ
ｅｘｉｓｔｓｗｉｄｅｌｙａｎｄＤＴＰＡｅｘｉｓｔｓｌocallyinahighconcentration・Ｌａｒｇｅａｍｏｕｎｔｓｏｆ
ＡＰＣＡｓ，ｅｓｐｅｃｉａｌｌｙＥＤＴＡａｎｄＤＴＰＡ，aredischargedtotheaquaticenvironment
andexistinnaturalwaters．
【背景および目的】
アミノポリカルボン酸類（APCAs）は金属イオンと安定で水溶性の高い錯体を形成
する。このためAPCAsは，金属キレート剤として家庭用の石鹸洗浄剤から工業製品の
製造過程にわたって多方面で使用されている。使用されたAPCAsは廃棄物として処理
される以外は水系へ排出されるが,水中での加水分解や微生物による分解を受けにくい
ため，広く環境水中に存在しているものと考えられる。APCAs自体は毒性の高い化合
物ではないが，種々の重金属と水溶性のキレートを作ることにより，水環境中の重金属
の動態を変化させることが懸念される。また自然界には本来存在しない化学物質であり
かつ分解されにくいことから，人為的汚染の指標として，その水環境における挙動を明
らかにすることは重要である。
そこで本研究では，水中で様々な形態で存在するAPCAsをすべて安定度の高い鉄錯
体とし，これらを液体クロマトグラフ法により分離分析する方法を開発し，水環境中で
のAPCAsの分布について調査することを目的とする。
【研究成果】
1．APCAsのうち水道水質要検討項目として目標値０．５ｍｇｒ'が定められているEDmdL
（エチレンジアミン四酢酸）をイオンクロマトグラフ法により高感度に分析する方
法を検討した。試料を大量注入することにより，15,Ｍ(0.5匹gr1）まで検出するこ
とが可能となった。
2．ＥＤＴＡを含む７種類のAPCAs(NTA：ニトリロ三酢酸，ＤTPA：ジエチレントリアミ
ン五酢酸，PDmAL:1,3-プロパンジアミン四酢酸，HEDⅨ:ヒドロキシエチルエチンジ
アミン三酢酸，MeEDTA：1,2-プロパンジアミン四酢酸，ＧEDTA：グリコールエー
テルジアミン四酢酸）を安定度の高いＦｅ(Ⅲ)-APCA錯体とし，逆相液体クロマトグ
ラフ法により一斉分析する方法を検討した。APCAsは水100％移動相が使用可能な
Ｃ30カラムにより，分離・検出（検出下限：0.03-0.09IZM）することができた。この
方法を，家庭で使用される石鹸洗浄剤に含まれるAPCAsの分析に応用した。
3．河川水試料を上記のＨＰＬＣ法による一斉分析法に応用するための濃縮法を検討した。
試料にあらかじめ塩化バリウム溶液を加え，上部にOnGuardCartridgesを装着した
陰イオン交換カートリッジ（SAX）を用いて固相抽出することにより，河川水中の
ＮＩＡを除く６種類のAPCAsを1.0,Ｍまで定量することが可能となった。
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【獲得知見】
1．富山県内の水道原水６６件（表流水９件・地下水３７件・伏流水８件・湧水１２件）に
ついて測定を行ったところ，すべてＥＤＴＡは不検出（１．５，Ｍ未満）であった。富山
県内で製造されたミネラルウォーター９件についても測定を行ったところ，うちア
ルミ缶入りの１件よりＥＤＴＡが0.0ＭＭ検出された。ＥＤＴＡが清缶剤として使用さ
れている可能性があると考えられた。
２．石鹸洗浄剤を１０００倍希釈することにより大量に含まれる界面活性剤などのマトリ
ックスの影響を受けることなく石鹸洗浄剤中のAPCAsを製品中濃度として０．１
，Ｍまで定量することができた。市販３１化粧品（ボデイソープ13検体，ハンドソー
プ６検体，シャンプー12検体）および７合成洗剤（浴室用等）について測定を行ったと
ころ,化粧品からはＥＤＴＬが24検体から０１～6.7,Ｍ,HEDmdLが11検体から0.3～53.0
,Ｍ，ＮＩＡが４検体から0.1～0.5,Ｍの濃度で検出された。また，合成洗剤７検体はす
べてＥＤＴＡを含み，その濃度範囲は19.9～135.6,Ｍであった。NmALも合成洗剤１検体
より１．４，Ｍ検出された。
3．富山県内の西部を流れる小矢部川河口から１２ｋm地点までの橋ｇか所より採水した
河川水試料について測定を行ったところ，EDTAがすべての試料から2.0～17.9nM
DTPAが5試料から1.7～40.6,Ｍの濃度で検出された。APCAsのうち使用量の多い
EDTAが水環境中に広く，またDTPAが局所的に高濃度に存在することが確認され
た。
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